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lくCI結晶の Laueはん点の広がりの代表値表示
中峠哲朗骨・太田泰雄桝
Representative Broadenings of Laue Spots in KCI Single Crystal 
Tetsuro NAKATAO， Yasuo OHTA， 
(Received Apr. 15， 1974) 
Previously the imperfectness in KCl single crystal rapidly grown from the 
melt was observed by the broadening of transmisson X-ray Laue spots. 
In the preコentpaper， We propose two representative broadening parameters 
~ and η， corespond to (100) and (010)， respectively， and give the broadening o 
of arbitrary spot (hkl)by 。=21yh2 ~土 k2η 1/¥/h2 + k2 + p 
It is found that ~ and ηdetermined by the two spots， (131) and (311)， fit well 
to the observation， and then it is suggested they are related somewhat to the 
imperfection of the micrograins already discussed. 
1 .序論
融液をやや急速に冷却して単結晶を作るときは，
ふつうの結晶研究に用いられる単結晶と違って複雑な
徴結晶構造を持つものが得られる1)0 X線的にいえば
ふつうは結晶の各回折面に対応して Laue写真上に
多くの小はん点が現れるが，上記の結晶では各はん点
はほとんど放射状の広がりを持ってあらわれる2)。 こ
のようなはん点の広がりは塑性変形，その他の場合に
多く現れることが古くから知られているoTaylor等
によるとこれはすべり方向と直角な軸の周りの格子轡
曲に相当するとされているsb また最近の研究で、はこ
れらはん点の広がりと各種転位との関係も報告されて
いる九 しかし結晶成長に関連したはん点の広がりに
ついての解析はまだ充分に行なわれていない。
筆者らはこれまでに急冷による結晶成長時の格子の
普応用物理学科 制福井高専
複雑なみだれを Laueはん点の広がりから測定し，
格子のみだれが結晶の成長方向によってかなり異なる
ことを見い出した弓 '0 しかし，個々のはん点の広がり
をすべて測定し，また議論することはかなり複雑であ
るので，今回はLaue写真中の2個のはん点のみにつ
いて広がりの大きさを測定すれば，他のはん点の広が
りをも記述し得る代表値が得られることを報告する。
2. 回折lまん点の広がり
KCl結品は比較的容易に単結晶が得られるもので
あるが，融液からやや急速に成長させて得られる単結
晶は肉眼的に subgrain構造をもつことが認められ
るD 後者をX線 Laue写真で観察するとその各回折面
がぼけて広がることからそれはさらに micrograin 
より成ることが知られる5)。今回は多くの回折はん点
268 
の広がりをf)¥jy'i.vこ少数の代表的で-表示するブJ'払ーを検，H
するものであるO
試料結晶片は前械6)のものと 1，司ーでその作製法とそ
の村徴について筒ii.に述べるo KClを副!液からやや
念、速に冷却すると結晶はu然、へきIJriして小川・となる。
各自然へきl刻表l市には放射状の線模様 (step総とH予
んでいる〉が観察され，それは subgrain の境界で
あることが結論された。試料はその一片であり，顕微
鏡写実を Fig.1 (a)に示す。写真中 P1"，，-，P4 はそれ
ぞれ subgrainであり ，Si "-'SJはその境保となる
(10C) 
( a ) ( b ) ( c ) 
Fig. 1 (a) Photomicrograph of the 
specimen. (b) Laue spots 
(c) Sub-spots "S3" and "SD" 
step *~である 。 そして 1 ""-' 7 と記した部分において
X線 Laue 写真をJMj;~ L t:.o 
得られた写貞は Fig. 1 (b)のように各回折はん点
はかなりの広がりをn'ち，そのうち回折而をl記入した
7はん点についてのみ検討するo Wij々 のはん点をもっ
と詳しくみるといiJ/><I(c)に示すように 1n'，jの回折はん点
が2""-'3耐の sub-spot に分裂し，そのうち明るく
まっきりしたものを SBsub-spot， 他の附く ぼんや
りしたものを SDsub-spotと1手ぶ。これらについて
lijにしらベた車内山， subgrain 部分および step線部
分の微がi品情j誌のみだれは結品作製lI!fにおける成民h
X~ray 
( a ) 
X3 
X'3 
X-ray 
Crystal 
I'<'Jと密接な関係があり，たとえば KCl結晶の成長容
易方向 [100Jに成長した領域における Laueはん点
の)ム-がりは他の方向に成長した場合にくらべ，より小
さいこ とが確かめられた。
3. 広がりの代表値の導入
同折はん}l'，(のjム-がりはそれぞれの micrograin格
チ方向Dが平均的な格子方向Dのまわりにある種の統
計的分布をしているために生じたと考えられ，その分
イli様式を二，三の代表値で簡単に表示するこ とを試み
るのとき結晶内部の残留応力による micrograin
の変形は無視する。
いま，結晶の [001]方向に X線を入射させたとき
( 100 )面内の棉子配置による回折を次のモデルによ
って考えるoFig. 2 (a)において平均的な単結晶の絡
「配置がOABCであり ，X線が X[X2X3なる径路で回
折はん点を生ずるとしよう O 他方 (i)平均格子を角度
さだけ回転した位置にある。 micrograinOA' B' C に
よる回折と，(i)平均格子が変形された micrograin
OA" B'C"によ る回折とは共に X[X2' Xどとなり，
X'aによるはん点は実際の micrograinが 0)，(ii) 
のいづれの場合と対応するものかは判定できなし、。実
際の回転角が小さく ，cos ~ =主 1 ， sin ~宇E と おいて
よL、 lI~j:f主
同様に OC川=OC(1ー の
OA" = OA (1+~) ・・・(1)
であるから，はん点の広がりに関しては 100軸のま
わりの回転さは [100J方向のみかけ上の変形 ーさと
等師である。同様に (010)面内で・の回転角 η は[010J
方向の変形 ηと等師iであるo いま，一つの回折はん点
の生成を Fig.2 (b)で考えるO 単結晶では回折角 ε
Darkness 
。
Film 
A. A^  A 1 ""0 '"'1 
ー令Radial direc tion 
( c ) ( b ) 
Fig. 2 Broadening of diffracted beam: (a) Lattice arrangement. (b) Diffracted beam. 
(c) Intensity distribution 
での X線によるはん点が Aoに現れるが結晶のみだ
れのためにA1'"-'A'1の範囲に広がる。この広がり角を
Ae とする。実際には各国折はん点のフィルム上の濃
度分布は Fig.2 (c)の実線のようであるが，今後は
簡単のため点線で、示した角型分布を仮定してはん点の
明るい部分の大きさ A1A'lを肉眼判定によって読み
とり，これを Aeとする。各はん点による Aeの系
統性を論ずる一方法として micrograinの方向Dが
[100J軸のまわりに士乙また [010J軸のまわりに士
η の範囲に一様に分布している場合を考えよう oただ
し，これを解析的に検討するために上述の討論を参照
し，次のように近似する。すなわち結品方位は一定で
あり，格子定数が[100J 方向にはく 1 土~)の，また
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代表2はん点の選択は次のように統計的にしらベ
るo
(Ba第1象限中の7はん点から任意の2はん点を
とり，その測定 A; 値から(3)式によって ~.η を決定す
れば，そのさ， ηを用いて残り 5個のはん点の Aeが得
られるo いま計算 A~ 値と実測 A.e 値を較るに際して
Ae値が差が30%以内の場合には上の近似が可能であ
ることを示すものと考えてその場合の数nを求める。
(Ae値を肉眼で測定したので、許容誤差を大きくとっ
た。)As値の全測定数 N= 26X 7 = 182であるから
80 
[010J方向に(1土η〉の範囲内で一様にばらついて 70 
いるために実際の広がりを生じたと考えよう。 Fig.2
(c)のように 1つのはん点の回折角を%上記h 値に対
応するX線束の広がりをAeとする時. o = As/εの値
は，そのはん点の方位を [hklJとする時，次式で与
えられる。
δ=2(Y日 (1+め2+k(1+η)2+}2 
/yh2 + k2十 12-1) ・H ・.(幼
いま a.η)~1 とし，第 1 項の分子を ιη につ
いてベき級数に展開したのち，その一次の項までとっ
て近似計算すると，
δ= 21ýh2~ 土 k2η 1/〆h2 + k2 + 12 ・H ・"(3)
として与えられるo したがって実験的には観測され
た各はん点の h 値から 2定数乙 ηを求め，それを
micrograinの方位分布の代表値とすることができ
る。
4. 代表値表示
4.' 代表値表示法
いま乙 ηを実験的に決定する最も簡単な方法はど
れか2つのはん点についての Aeを用いることであ
り，その2はん点の選択法を検討する。
まづAsの測定データーとして (A1)KCl結品が面心立
方構造であることを考慮し，第1象限にあらわれる最
も強L、Fig.l(同の7はん点のうちどの2はん点を選
べばよし、かを統計的にしらべるo(A2)結晶中の7点で
のLaue写真において，各はん点をSB.SDの2つの
sub-spotを区分し，さらに sub-spotの広がりを
半径方向 (r方向〉と円周方向 (c方向)とに区別し
て Aeを求めると 7X2X2=28組の測定データー
が得られるが実際には Sdsub-spotの判別できない
ものもあったので~26組を用いた。
↑J 
40 (311) 
30 
(131) (231) (221)， (321) (311) (301) 
D if ract.ion. planes 
( a ) 
100 
5e(r) 
40 
2 3 4 5 6ヲ
{円) (51) (ち)(Si (ち}{S3){2}
Fi lm number 
( b ) 
Fig. 3 Fitness of ~ and η(a) Total 
fitness of~. and ηdetermined 
from various combination of 
spots. (b) Fitness for individual 
sub-spots when e and ηare 
determined from (31)ー (311)
spots. 
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2 X 7 =14孟n孟182であるo得られた nlNの値を
パーセ γトで表示し， sub国spotの組合せ別にまとめ
たものを Fig.3 (a)に示す。これによると(131)と
(311)両はん点が代表はん点として最もよい組合せ
であり，そのとき h 値は測定数の約80%につにいて
(3)式で系統的に近似し得る。 (Ba)上の結果は次のよう
に理解される。第1に KClは立方結晶であるからこ
の場合には(100)ー(010)の 2 方向で、の測定4~値を用い
て乙 ηを決定することが妥当であると思われ，したが
ってそれに最も近い (031)ー (301)の組合せを用い
ることが良いであろる。また組合せ (131)ー (311)， 
(231)ー (321)の順に2方向は相互に近いものとな
るのでそれから得られる ~.η の値は系統性を代表し
難くなることが予想される。第2に Fig.4に示す
x 
o 
(031) 
(301) 
Y 
x 
(131 ) 
@ 
(a) (b) 
Fig. 4 Comparison of reference 
combinations of spots 
(a) (031)ー (301)and (131) 
一(311).
，y' 
Y 
ように (031)一(301)の組合せの場合 4E測定値は
LXOYの範囲内に2個であることに対して，他の組
合せの場合には.LXOYの範囲内で2個，LX' OY' 
の範囲内では測定値が3個あることに対応する。した
がって両者をあわせ考えれば (031)ー (301)の組合
せより. (131)ー (311)の場合に最も良い結果が得
られるのは妥当であるう。
4.2 代表(直と結晶の micrograin構造
全測定について(131)ー (311)組合せから求めた
代表値の有効性が知られたので，ここでは sub-spot
および方向別の有効性を検討することとし，その結果
を Fig.3 (b)に示す。これによれば，
(i)半径方向の 4E値がSB(r) • SD (r)の両者で
系統性の少ないことが明らかに認められるo いま回折
はん点の半径方向の広がりは回折X線の特性および回
折角によって大きく影響されるので 4e値の測定誤
差が大きいことを考慮すればこの結果は当然であろ
う。
(ii) 代表値 ~.η は Table. 1第I欄に示すも
のであるo ここに現れる数値は幾つかの群にまとめら
れて，各群では5%の誤差をもって 1つの中心イ直で表
わされるので，中心値によって書き直して第E欄に示
す。
(ii) 第E欄によれば，第 1 に~ (SB)の半径方向
での値は P1""P3.S1...S3において同一値をもっ。換
Table. 1 Values of ~ and η. 
1 (Observed) n (Simplified) 
e η e η 
SB SD SB SD SB SD SB SD 
P1 .080 一 .102 一 .082 一 .100 一
R P2 .079 .124 .120 .207 .082 .120 .120 .207 A 
D P3 .081 .侃4 .102 .251 .082 .065 .100 .251 
I P4 .129 .124 .170 .207 .120 .120 .175 .207 A 
L S1 .046 .前O .087 .288 .048 .065 .082 .288 
(r) S2 .048 .050 .068 .381 .048 .048 .065 .381 
S3 .048 .035 .068 .180 .048 .035 .065 .175 
G P1 .064 一 .085 一 .065 一 .082 一
I Pa .102 .102 .081 .081 .100 .100 .082 .082 R 
C P8 .102 .102 .081 .081 .100 .100 .082 .082 
U P4 .099 .()9 .099 .099 .100 .100 .100 .100 
A L S1 .139 .137 .077 .095 .138 .138 .082 .100 
R S2 .120 .120 .079 .079 .120 .120 .082 .082 
くc) S3 .139 .139 .077 .077 .138 .138 .082 .082 
言すれば各グループごとに SはC100J方向で同ーの
みだれを持つことが認められるo第2に 81'"'-'83の半
径方向についてみれば，~ (8B)はすべて同一値をと
るが， ~(8D) は81 で最大， 8aで、最小となるような系
統性を持つ。第3は半径方向の SDについては Sに
比して η の値が2'"'-'4倍大きく， [1oJ方向よりも
[010J方向のひずみが大きいことを示す。このような
幾つかの特徴はそれぞれの micrograin構造に起因
するものであるから，前報で検討した micrograin
分布の分類と比較することが望まれる。
(iv)他方(ii)に述べた中心値を小さいものから群
番号 i= 1'"'-' 12をつけると各値は Fig.5のように
ほぼ1.2の公比を持つ等比数列に近L、。各群が不連続
かつ対数的に等間隔に分布していることは興味深し、。
0.500 
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.r:-> 
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?》《
?
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』
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Group Number( i ) 
Fig. 5 Distribution of ~ and η. 
5.結時
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次の結果を得た。
(1) 単結晶は多数の micrograinより成り，後者
の方位が平均格子方位のまわりで変動するために上記
アステリズムが現れたと考える。簡単に各 grainの
方位のばらつきは[1∞〕方向に1土乙 [010J方向に
1土ηの範囲であると仮定するとくhkl)面による回
折はん点の広がりは
δ= 21ýh2~ 土 k2η 1/〆h2+ k2 + 12 
によって与えられ，したがって乙 η をはん点の広
がりの代表値として用い得る。
(2) Laue写真の2はん点の広がりを測定して，
乙 η値を求める簡略な方法ではく131)， (311)の2
はん点から計算することが最も良心約80%の場合に
良い近似となるo また半径方向の広がりよりも円周方
向のものの方が系統性が大きし、。
(3) 乙 η の値はし、くつかの系統的な離散値をとるo
また測定場所，その他に対してかなり系統性がみられ
micrgrain構造についての示唆が得られる。
以上によって，急冷単結晶のみだれを乙 η の2つ
の要素によって簡単に表示し得ることが明らかになっ
た。
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